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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNG SBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP 03 /08479 

I. Grundlage des Berichts 

1. HInsichtlich der Bestandteile der intemationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine 
Aufforderung nach Artikel 14 bin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses BeriZTals 'uSSch 
eingereichf and s,nd ihm nicht beigefugt, weil sle keine Anderungen enthalten (Regeln JO. Wund 70 17)y. 

Beschrelbung, Seiten 

3 in der ursprunglich eingerelchten Fassung 

Anspruche, Nr. 

^ "® eingegangen am 1 8.05.2004 mit Schreiben vom 1 4.05.2004 

^' ?i'rS^^''°*- der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde In der Sorache in der 

° fnlSTfl^^l 2ai?b)r^""'' "'^ '"»«™««'al«n Rechen*e eingerelcht worten 1st 

□ die VeroffenWchungssprache der Intemationalen Anmeldung (nach Regel 4&3(b)). 

° tSS^Sl'^;^U^^^^i^lr%^.^''' intemationalen w,rtaufigen PrtHung elngei^fch, 

3. Hinsichtlich der in der intemationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/bder Aminosaureseauenz fet rii« 
intemationale voriauflge PrOfung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls dTchgef Qhi wj^^^^^ "^^ 

□ in der intemationalen Anmeldung in schriftlicher Fomi enthalten 1st. 

□ zusammen mit der intemationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingerelcht worden ist. 

□ bei der BehSrde nachtraglich in schriftlicher Fonn eingerelcht worden Ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Fonn eingereicht worden ist. 

° Sff..n{Smnn^«Sl'5® nachtragllch eingereichte schriftliche Sequenzprotol<oll nicht uber den 

Offenbarungsgehalt der intemationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

° ?i,n-i?3i,in'^ ""i® computerlesbarer Fomi erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ AnsprQche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

5. □ Dieser Bericht jst ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden da diese aus den 
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6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatlgkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitiung dieser Feststellu^^^^^ 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-6 

Nein: Anspruche 
Erfinderische Tatigkeit (IS) Ja: Anspruche 1-6 

Nein: Anspruche 
Gewerbliche Anwendbarkeit (lA) Ja: AnsprOche: 1-6 

Nein: Anspruche: 



2. Unterlagen und Erklarungen: 
siehe Beiblatt 
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Abschnitt I: 



1 . Geanderte Anspriiche 1 -6 wurden eingereicht, die aus der Kombination der 
ursprunglichen Anspriiche 1, 3 und 4 hervorgehen. Die Anderungen betreffen 
Einschrankungen hinsichtlich der Parameter IVI, R und X. die als zulassig erachtet 
werden. 



Abschnitt V: 

1 . Die Anmeldung betrifft im wesentlichen die Cobalt katalysierte Carbonyllerung von 
Oxiranen, welche durch ein spezielles Katalysatorsystem gekennzelchnet ist. Das 
in den geanderten Anspriichen definierte Verfahren wurde dahingehend 
beschrankt, daB es zusatzlich zu einem konventlonellen Cobalt Katalysator eine 
weitere Komponente aufwelst, die durch die allgemeine Fomiel "Mx^R " 
beschrieben ist. worin M fur Aluminium, Magnesium oder ZInk und worin X fur 
Chlor. Brom, Jod, Sulfonat. OxId, C1-32-Alkoxide Oder Amid stehen. Die weiteren 
Anspriiche betreffen das Katalysatorsystem per se. Verfahren zur Herstellung bzw 
die Verwendung des selben. 

Der relevante Stand der Technik ist im Internationalen Recherchenbericht (ISR) 
aufgefuhrt. ' 

D1: GETZLERYDYLETAL: 'SYNTHESIS OF BETA-LACTONES: A HIGHLY 
ACTIVE AND SELECTIVE CATALYST FOR EPOXIDE CARBONYLATION' 
JOURNAL OF THE AMERICAN CHEMICAL SOCIETY, AMERICAN 
CHEMICAL SOCIETY, WASHINGTON, DC, US, Bd. 124. Nr. 7. 2002 
Seiten 1174-1175. XP002258049 ISSN: 0002-7863 in der Anmeldung' 
erwahnt 

D2: LEEJTETAL: 'SYNTHESIS OF BETA-LACTONES BY THE 
REGIOSELECTIVE, COBALT AND LEWIS ACID CATALYZED 
CARBONYLATION OF SIMPLE AND FUNCTIONALIZED EPOXIDE' 
JOURNAL OF ORGANIC CHEMISTRY, AMERICAN CHEMICAL SOCIETY. 
EASTON, US, Bd. 66. Nr. 17, 2001, Seiten 5424-5426, XP002258050 ISSN- 
0022-3263 in der Anmeldung enwahnt 

D3: MAHADEVAN V ET AL: '[LEWIS ACID]+[Co(CO)4]- COMPLEXES- A 
VERSATILE CLASS OF CATALYSTS FOR CARBONYLATIVE RING 
EXPANSION OF EPOXIDES AND AZIRIDINES' ANGEWANDTE CHEMIE 
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INTERNATIONAL EDITION, VERLAG CHEMIE. WEINHEIM. DE, Bd. 41, Nr. 
15, 2002, Seiten 2781-2784, XP002258051 ISSN: 0570-0833 in der 
Anmeldung erwahnt 

D4: MOLNAR F ET AL: 'MULTISITE CATALYSIS: A MEHANISTIC STUDY OF 
BETA-LACTONE SYNTHESIS FROM EPOXIDES AND CO-INSIGHTS INTO 
A DIFFICULT CASE OF HOMOGENEOUS CATALYSIS' CHEMISTRY - A 
EUROPEAN JOURNAL, VCH PUBLISHERS, US, Bd. 9, Nr. 6, 2003, Seiten 
1273-1280, XP002258052 ISSN: 0947-6539 in der Anmeldung enwahnt 

D5: GB-A-1 020 575 

D6: FURUKAWA J ET AL: 'COPOLYMERIZATION OF CARBON MONOXIDE 
WITH ALKYLENE OXIDE' MAKROMOLEKULARE CHEMIE. 
MACROMOLECULAR CHEMISTRY AND PHYSICS, HUTHIG UND WEPF 
VERLAG, BASEL, CH, Bd. 89, 1965, Seiten 263-268, XP009001879 ISSN: 
0025-1 16X in der Anmeldung erwahnt 

D7: US-A-3 260 738 

D8: DATABASE CROSSFIRE BEILSTEIN. XP002258053 & KOWALCZUK M 
ET AL: 'SYNTHEIS OF NEW GLYCIDYLOXYPROPIOLACTONES' POLISH 
JOURNAL OF CHEMISTRY, Bd. 55, Nr. 9, 1981, Seiten 1965-1967, 

D9: US-A-4 620 033 

D10: US-A-6 084 124 

D11: WO-A-02 12161 

D12: WO-A-03 050154 

Die Dokumente D3, D4 und D12 wurden zwischen der Prioritat und dem 
Anmeldetag verdffentlicht und gehdren somit nicht zu dem Stand der Technik 
gemaB PCT. Sle werden in diesem intemationalen vorlaufigen Prufungsverfahren 
nicht welter beriicksichtigt, konnen jedoch unter bestlmmten Voraussetzungen im 
Regionalverfahren vor dem Europaischen Patentamt zur Beurteiiung der Neuheit 
und ggf. der erfinderischen Tatigkeit herangezogen werden. 

2. Neuheit: 

Das Katalysatorsystem, das im geSnderten Anspruch 4 hinsichtlich der Parameter 
M, R und X eingeschrankt wurde, scheint im Lichte des gegeniiber D6 definierten 
Disclaimers, neu zu sein. Keines der Dokumente offenbart Katalysatoren, die 
insbesondere durch Kombination von M, R und X gekennzeichnet sind. Die 
Neuheit gegenuber D1 ergibt sich hierbei aus der Beschrankung von R und M. Die 
in Anspruch 4 explicit ausgenommene Katalysatorkomblnation ist in D6 als 
Polymerisationskatalysatorvorbeschrieben. Anspruch 1, derauf die Herstellung 
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von Lactonen gerichtet ist und den aus D6 bekannten Katalysator im 
Herstellungskatalysator unnfaBt, ist demnach ebenso neu gegeniiber D6. 

Der beanspruchte Gegenstand scheint somit die Neuheitserfordemisse von Art. 
33(2) PCT erfullt zu liaben. 



3. Die Rolle von Cobalt-haltigen Katalysatoren in der Carbonylierung von Oxiranen 
ist im Stand der Technik vorbeschrieben (siehe beispielsweise, D1 1 : Seite 5, wo 
Co(CO)4- als katalytisch aktive Spezies genannt wird). Ebenso ist allgemein 
bekannt, daB die Cobalt in unterschiedlicher Weise in die Reaktion eingebracht 
warden kann, da sicfi Carbonyl-Komplexe mit diesem Metal! in einfacher Weise 
ergeben (sielie beispielsweise, D11: Seiten 10-11). Dicobaltoctacarbonyl wird 
haufig als der bevorzugte Katalysator in der zitierten Literatur verwendet. Die 
technische Bedeutung der erfindungsgennaBen Komponente "B" nnit der Forme! (I) 
liegt daher in einem "Promotor"' fur die Carbonylierungsreaktion. Im allgemeinen 
wurden Lewis Sauren (siehe D1 und D2) bislang als derartige "Promotoren" 
vorgeschlagen. 

Ausgehend von D2 (oder D1) als nachstliegendem Stand der Technik, bestand 
die Aufgabe, ein alternatives und ggf. hinsichtlich des Verfahrensaufwandes oder 
Effizienz verbessertes Herstellungsverfahren fur Lactone bereitzustellen. 

Die anmeldugsgemaBen Tabellen belegen, daB mit dem beanspruchten 
Katalysatorsystem gegenuber D2 und D1 eine verbesserte Ausbeute erzielt wird. 
Die Aufgabe wird daher als gelost angesehen. 

Der Fachmann, der die Aufgabe durch weitere Katalysatorsysteme zu losen 
suchte, wurde durch D1 und/oder D2 nicht gelehrt, daB durch den Austausch von 
Zinn, Bor, Fluoro, Imino-haltigen "Promotoren" gegen andere Lewis Sauren, wie 
die erfindungsgemass venwendeten AlMe3 und AlOi-Pr, technisch geeignete bzw. 
verbesserte Katalysatoren erhaltlich sind. Im besonderen scheint es keine auf die 
Kombination der anspruchgemaBen Parameter M, R und X gerichtete Lehre zu 
geben, sodaB die erfindungsgemaBe Losung nicht durch den Stand der Technik 
nahegelegt erscheint. Der Gegenstand der Anspruche 1 bis 6 scheint daher die 
Erfordernisse von Art. 33(3) PCT erfullt zu haben. 
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Geanderte Patentanspruche 

Verfehren 2air Herstelliing von Lactonen durch katalytische CarbonyLierung von 
Oxiranen, dadurch gekennzdldinet, dass ein Katal3^atorsystem aus 

a) mindestens ein&r Cobaltverbindung als Kon^onente A und 

b) mindestens einer MetaUverbindnng der allgemeinen Fonnel (I) als 
KomponenteB 

MXxRa-x 

0) 

. nut der Bedeutung 
M Al, MgoderZn, 

R Wasserstoff Oder Ci.32-Alkyl, Ca-ao-Alkenyl, C3.20-Cycloalkyl, Cs-is- 
Aryl, C7-2o-AraJ]cyl oder C7-20-Alkaiyl bedeutet, wobei auBer am mit 
M verbundenen Kohlenstof&tom an den Kohlenstofl^tomen 
Substitaenten vorliegen kSnnen, 

X a,Br,I, Sulfoiiat,Oxid,Ci.32-AlkoxidoderAmid, 

n Zahl,diedenWQiigkdltvonMentspricht, 

X Zahl im Bereich von 0 bis n, 

wobei n und x so gewahlt sind, dass sich Ladnngsneutralitat ergibt, 
als Katalysator eingesetzt wird. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Komponente A so 
gewahlt ist, dass unter Umsetzungsbedingungen eine Cobaltcarbonylverbindung 
vorliegt. 



I 
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3. Verfehrai nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass Komponepate B 
AlClxRa* ist mit x Zahl von 0 bis 3 und R Ci^-A]kyl. 

4. Katalysator, wie er in einon der Anspmdie 1 bis 3 definiert ist, mit Aiisnahme der 
KoinbinationAl(C2H5)3/Co(acac)3. 



5. Verfahren zur Hearstellung von Katalysatoren nach Anspruch 4 durch Vennisdben 
der Komponentea A und B. 



6. 



VfflTwendung eines Katalj^ators nach Anspruch 4 in Carbonylierungsreaktionen. 



